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研究成果の概要（和文）：超分子ナノ空間内への分子の包接現象をデコヒーレンス抑制の手段と

して確立させ、凝縮系における分子波動関数の量子制御の効率化を図ることが本提案のねらい

である。近年、化学反応のコヒーレント制御や、分子の電子・振動状態を量子ビットとして用

いた量子コンピューティングなど、超短パルスレーザーを用いて原子分子の波動関数を直接制

御しようとする試みが報告されている。これらの量子制御を実現するにあたって、原子分子の

波動関数がどれだけ長い間コヒーレンス（可干渉性）を保持できるかが重要となる。したがっ

て、コヒーレンスが失われてゆく過程―デコヒーレンス（位相緩和）―の機構やダイナミクス

の解明、さらにはその抑制を目指す。 
 ペリレン/γ-CD 系をはじめとして、アントラセン誘導体/β-CD 系においてナノキャビティ包

接効果によって、電子状態の分子波動関数が保護され、電子位相緩和時間が延びることを見出

した。この保護効果発現には CD キャビティとゲスト分子の空隙をを埋めるスぺーサー分子が

必須であり、スぺーサー分子として、アルコール・ケトン類が有効であることを見出した。 
 
研究成果の概要（英文）：Cyclodextrins (CD) are cyclic oligosaccharides consisting of six or 
more D-glucopyranose units, the interior of which forms a hydrophobic cavity. CDs are 
well-known in their ability to form inclusion complexes with hydrophobic molecules in 
aqueous solution and a number of studies have been performed about photochemical 
properties of various guests in the CD nanocavities.  In this research, we employed the CD 
confinement effects as a tool to suppress an electronic decoherence of the guest 
wavefunction by reducing intermolecular interactions between a guest molecule and the 
surrounding environment. Decoherence suppression was observed as a spectral narrowing 
of the electronic transitions of the guests in the frequency domain or as a quantum 
interference signal in the time domain.  
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１．研究開始当初の背景 
近年、化学反応のコヒーレント制御 (M. 
Dantus et al., Chem. Rev. 104, 1813 (2004))
や、分子の電子・振動状態を量子ビットとし
て 用いた量 子コンピ ューティ ング (Y. 
Ohtsuki, Chem. Phys. Lett. 404, 126 
(2005))など、超短パルスレーザーを用いて原
子分子の波動関数を直接制御しようとする
試みが報告されている。これらの量子制御を
実現するにあたって、原子分子の波動関数が
どれだけ長い間コヒーレンス（可干渉性）を
保持できるかが重要となる。したがって、コ
ヒーレンスが失われてゆく過程―デコヒー
レンス（位相緩和）―の機構やダイナミクス
の解明、さらにはその抑制が必要とされてい
る。しかし気相に比べ、凝縮系でのコヒーレ
ント制御に関する実験的な研究はまだ数少
ない。これは、凝縮系においては外界からの
相互作用が多様であり、高速でデコヒーレン
スが起こることが原因となっている。 
 提案者はこれまでに、分子の波動関数のコ
ヒーレンスを最もシンプルに測定・制御する
手段として、光学位相が制御されたフェムト
秒ダブルパルス励起による波束干渉法を開
発してきた (S.-i. Sato et al., J. Phys. Chem. 
A 107, 10019-10025 (2003))。この量子干渉
測定システムを用いて、常温・溶液中のペリ
レン、亜鉛テトラフェニルポルフィリンなど
に対して量子干渉実験を行い、分子の電子状
態のデコヒーレンス過程の観測に成功して
いる。 
これらの観測結果より、溶液中での多原子分
子のデコヒーレンスは非常に速く(数 10 fs)、
波動関数の量子制御を視野に入れた場合に
はデコヒーレンスを抑制する何らかの対策
が必要であることがわかった。溶液中で位相
緩和の原因となる外界(溶媒分子)との相互作
用を軽減し、少しでもデコヒーレンスを抑制
できる超分子系を構築する目的で、シクロデ
キストリン(CD)に代表される、超分子ナノス
ペース内への分子の包接現象に着目した。直
感的にはナノスペース内包接によるゲスト
分子の運動や配向の制限、溶媒分子からの隔
離により、デコヒーレンス過程の抑制が期待
される。提案者はすでに予備実験として、典
型的な芳香族分子であるペリレンを CD ナノ
キャビティ内に包接させた系に対して蛍光
量子干渉測定を行い、CD 包接によるデコヒ
ーレンス抑制効果の有無についての検証を
行った。 
 
２．研究の目的 
本研究では、超短パルスレーザーによる量子
状態のコヒーレント制御を実現するために、 
・分子波動関数をデコヒーレンス過程から保
護する環境の探索・構築 
・基底電子状態における振動位相緩和過程の

観測・制御技術の開発の 2 つを軸に研究を行
う 
 これまでの研究から、シクロデキストリン
のナノキャビティ内に分子を包接させ、周囲
の溶媒分子との相互作用を軽減させること
で、ターゲット分子のデコヒーレンス過程を
抑制できる可能性があることが明らかとな
った。CD ナノキャビティ包接現象を分子波
動関数の保護手法として確立させるために
は、この保護効果が、すべての CD 包接錯体
系に共通して起こる現象なのか？特定のホ
スト-ゲストの組み合わせにしか現れない効
果なのか？という点を明らかにしなければ
ならない。CD 系のみならず、他の超分子ナ
ノスペースにも視野を広げ、これらの環境下
でゲスト分子のデコヒーレンス過程がどの
ような影響を受けるのかを解明し、量子制御
に最適な環境の設計指針を定める。 
また、当研究室ではこれまでに、蛍光量子波
束干渉法を用いて、電子状態のデコヒーレン
ス過程を観測する手法を確立してきた。現在
の測定系では、電子状態のデコヒーレンス過
程のメカニズムの解明が出来るという点で
有用である。しかし「量子状態の制御」段階
までの発展を考えた場合、電子状態を対象と
する限りはそのデコヒーレンスの速さ(数 10
フェムト秒)がネックとなり、制御に際して困
難な部分が多い。一方、分子の振動状態にお
いては、室温でも数ピコ秒の間はコヒーレン
スを保っているということが報告されてい
る。したがって、「量子状態の制御」を視野
に入れた場合には、振動状態をターゲットと
した方がより現実的であると考えられる。 
 そこで本研究提案では、振動波束の生成法
としてインパルシブ誘導ラマン散乱(ISRS)
励起に着目する。ISRS は時間領域における
ラマン分光法の一つとして、振動波束の運動
をモニターするのに用いられている (S. 
Matsuo et al., Chem. Phys. Lett. 264, 636 
(1997))。既存の量子干渉測定系を改良し、
ISRS 励起を可能にすることで、電子基底状
態に振動波束を生成し、振動状態のデコヒー
レンス過程の観測を行う。さらには波束運動
の制御への応用も視野に入れて装置の開発
を行う。 
 
３．研究の方法 
種々の芳香族ゲスト分子系と CD の包接錯体
について、蛍光、蛍光励起スペクトルの線幅
先鋭化の測定をおこなった。CD 濃度を変化さ
せることで、スペクトル先鋭化に最適な濃度
比を求めると同時にホスト/ゲストの組成比
も決定した。更にスぺーサー分子の濃度変化
から CD中のスぺーサー分子数を見積もった。
スペクトルの線幅解析は、Voigt 関数を仮定
したマルチピークフィッティングによりお
こなった。ガウスーローレンツの比率につい



ては、量子干渉測定と線幅測定の同時フィッ
ティング法により求めた値を用いた。 
 
４．研究成果 
(1)アントラセン誘導体/β-CD 系およびぺリ
レン/γ-CD 系で電子スペクトル先鋭化がおき
ることを見出した。スペクトル先鋭化は、ゲ
スト:ホスト比が１:２のときのみ起き、１：
１の場合は起きないことを確認した。アルコ
ール、ケトン、DMSO 分子がスぺーサー分子と
して機能することを見出した。アルコールよ
りもケトンのほうが先鋭化の度合は大きい
ことを見出した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2)ラマン誘起カー効果（RIKES）分光装置の
開発をおこなった。ポンプ光部分をダブルパ
ルス化することにより、振動波束制御に成功
した。 
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